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1. 研究背景・目的 
レーザの出現とともに誕生した非線形光学は着実
に発展し続け，光第2高調波発生素子や光パラメトリ
ック発振器といった波長変換デバイスが実用段階に
到達している．これらの波長変換デバイスは，光源の
波長域の拡大を可能にするため，光記録の大容量化，
光通信の高速化へ大きな寄与があると考えられてい
る．例えば光記録での容量拡大を考えると，それには
光源の短波長化が必須となる。ここで第2高調波発生
を利用すれば，既存の光源を半波長の光へと波長変換
でき，光源の短波長化の幅を拡大することができる．
このような波長変換に用いられる効果はすべて2次非
線形光学効果を利用している．この2次非線形光学効
果の効率を決定する極めて重要な物質量が，物質固有
の値である2次非線形光学定数(以下d定数)である．こ
のため非線形光学材料を評価するうえで，正確なd定
数の値を把握することは重要なことである． 
近年，紫外光発生用の波長変換デバイスのほとんど
が，LiB3O5，β-BaB2O4，CsLiB6O10 など複屈折位相整
合を用いたデバイスのみ実用化されてきた．これらの
材料・デバイスの主な問題点は，潮解性が高いことと，
複屈折位相整合に伴うビーム変形があげられる．これ
らを解決する材料として LaBGeO5(LBGO)が着目さ
れている． 
本研究で測定する LBGO は紫外域まで透明である
のに加え潮解性がなく，電圧印加による分極反転構造
の作製が可能である．最近になって高品質な結晶[1]
が得られるようになったため，LBGOは新たな紫外光
発生用の波長変換デバイスとして期待される．現在既
に報告されている LBGOの d定数を Table. 1 に示す．
これらの報告は測定方法が不明であり，結晶の品質も
不明である．また，報告件数も少ないことから，未だ
LBGO の d定数の正確な値は明らかでない． 
本研究では，高品質な OXIDE製 LBGO試料を用い
て，既に確立されている精度の高い測定方法と高度な
解析手法[2]を用いることで，波長変換材料である
LBGOの2次非線形光学定数の正確な値を決定するこ
とを目的とする．  
Table 1. 過去の報告による LBGOの d定数(pm/V) 
 
2. 2次非線形光学効果 
非線形光学効果は、強い電場が物質に印加されたと
きそれに対する応答（分極）の大きさが電場の大きさ
に非線形に依存する諸現象のことを言う。電場の高次
の冪乗に比例する分極によって生じるこの効果は一
般には非常に小さいが、レーザのような強い光電場の
下では大変大きな効果を示すことがある。 
非線形な光学応答を記述するために、物質系の巨視
的な分極 P(t)は光電場 E(t)のべき級数を用いて次のよ
うに表すことができる。 
𝑃(t) = ε0[χ
(1)𝐸(t) + χ(2){𝐸(𝑡)}2 +⋯] 
≡ ε0[𝑃
(1)(t) + 𝑃(2)(t) + 𝑃(3)(t) + ⋯ ] 
(1) 
第 1 項が線形応答を表しχ(1)は線形感受率で 2 階の
テンソルであり、第 2 項以降が非線形応答でχ(n)が n
次の非線形感受率で(n+1)階のテンソルである。ただし、
𝜀0は真空の誘電率である。2 次非線形光学効果は 2 次
の非線形分極𝑃(2)(t)によって引き起こされる効果であ
る。 
本研究で測定をする LBGOは点群 3でありその d定
数テンソルは以下の式(2)ようになる． 
 A.A. Kaminskii et al.[3] Y. Uesu et al.[4] 
d33 0.36 1.3 
d22 0.24 0.6 
d11 0.47 1.7 
d31 0.42 0.9 
3. 2次非線形光学定数測定原理 
3.1 ウェッジ法 
本研究ではウェッジ法を用いて d定数の測定を行う．
ウェッジ法とは，くさび状の試料に基本波を垂直に入
射し光路に対して垂直に試料を移動させることによ
って，発生する第 2 高調波パワーの試料厚さ依存性
(Maker Fringe)を測定する方法である．発生する周波数
の2倍の第2高調波(SHG : Second Harmonic Generation)
パワーは，ビーム径が透過する試料厚さ l に依存し，
以下の式(3)で表される． 
𝑃2𝜔 =
2𝜔2
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 (3) 
ここで，𝑃2𝜔, 𝑃𝜔:周波数 2ω,ωでのパワー 𝜀0:真空の誘
電率 𝑤0:ビーム半径 n:屈折率 ∆𝑘:位相不整合量 𝜔:
基本波の周波数である．式(2)より，第 2高調波のパワ
ー𝑃2𝜔は lの変化に伴って Fig.1のように変動する． 
Fig.1. Maker Fringeの原理 
この曲線がMaker Fringeであり，試料内で発生する
多重反射干渉効果を完全に考慮した解析[2]を行うこ
とによって d定数を得ることができる． 
3.2 測定手法 
Fig.2 にウェッジ法を用いた測定系，Table.2 に測定
に使用した LBGO 試料の加工を示す．基本波光源に発
振波長 1064 nmの半導体レーザ励起Nd:YAG固体レー
ザ(繰り返し周波数 1 KHz，パルス幅 1.5 ns，ピークパ
ワー47.3 kW)を用いた．この出力パワーは 71 mW程で
非常に安定しているため，昨年度まで使用していたパ
ワーを補正するための光路を削除した測定系を用い
た．レーザ出射口から出る基本波を焦点距離 100 µm
の平凸レンズ 2枚を用いてコリメートし，半波長板と
偏光板を通って適当な直線偏光としたビーム半径
456.6 µmのコリメート光を試料に入射させた．偏光板
や半波長板などの光学素子から発生した第 2高調波は，
試料の前に置いた赤外透過フィルタによって除いた．
試料をビームの進行方向と垂直な方向に 100 μm ずつ
スライドさせながら測定し，第２高調波パワーの
Maker Fringe を検出した．試料にビームが入射し第 2
高調波が発生するが、基本波も試料を透過するので，
ハーモニックセパレーターと赤外カットフィルター
により基本波を遮断し，第 2高調波のみを光電子増倍
管で検出した．光電子増倍管で検出した信号は I-V ア
ンプで増幅した後，ボックスカー積分器で積算平均化
した値をパソコンに取り込んだ． 
 
 
 
 
Fig.2. ウェッジ法による測定系 
 
Table.2. 測定した試料の加工仕様 
結晶 製造元 x 軸方向(mm) y 軸方向(mm) z軸方向(mm) 
ウェッジ角
(degree) 
LaBGeO5(X-cut) OXIDE 0.186 10.04 5.02 0.28 
LaBGeO5(Y-cut) OXIDE 10.02 0.188 3.96 0.28 
 4. LBGOの屈折率測定 
 本研究では，LBGOの d定数の測定のほかに解析の
際に必要となる屈折率の測定も行った． 
4.1 測定手法 
 最も高い精度で屈折率の絶対値を得ることのでき
る最小偏角法を用いて波長 1064 nm，532 nmにおける
LBGOの常光線屈折率 noと異常光線屈折率 neを測定し
た．この際，波長 1064 nm は赤外範囲の波長であるため
精密分光計のコリメーター部からさらに IR Viewer を繋げ
ることでスペクトルを観測する．また，測定誤差を抑えるた
めに IR Viewer は常に三脚に固定しながら測定した．使
用したデジタル精密分光計は，ロータリーエンコーダ
によって±1 秒の精度で角度測定が可能となっている．
また，測定試料には OXIDE 製 LBGO プリズム(Fig.3)
を使用した． 
 
Fig.3 測定に使用した LBGO プリズム 
 4.2 測定結果 
 上述した測定手法から測定した偏角δから式(4)を用
いて LBGO の常光線屈折率 noと異常光線屈折率 neを
求めた結果を Table.3に示す． 
 
𝑛 = 𝑛0 ×
𝑠𝑖𝑛𝜃1
𝑠𝑖𝑛𝜙1
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𝛼
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(4) 
Table.3. 本研究で求めた LBGOの屈折率 
 常光線屈折率 no 異常光線屈折率 ne 
波長 532 nm 1.8265 1.8666 
波長 1064 nm 1.8015 1.8394 
 
5. LBGOの 2次非線形光学定数の決定 
4.1 X-cut LBGO 試料における d定数の決定 
 既に非線形光学定数 dが求まっているコングルエン
ト組成LN（波長 1.064 µmにおいて d33 = 25.2 pm/V[5]）
を参照試料とし，基本波パワー，ビーム径，屈折率を
用いてフィッティングを行い，参照試料と測定試料の
比をとることで X-cut LBGO 試料から得ることができ
る d33を決定し．その後，求めた d33を参照することで
d22を決定した．測定結果を Fig.4，Fig.5に示す．ここ
で，プロットは実測値であり，曲線が理論値である．  
 
Fig.4. X-cut LBGO d33のMaker Fringe 
 
Fig.5. X-cut LBGO d22のMaker Fringe 
これらの測定結果を試料の位置でのパワー49.6 mW，
ビーム径 456.6 µm，本研究で求めた屈折率を用いて解
析[2]した結果 LBGOの d定数は， 
d33 = 0.71 pm/V 
d22 = 0.63 pm/V 
と決定した． 
4.2 Y-cut LBGO 試料における d定数の決定 
Y-cut LBGO試料を用いた測定では，すべての成分に
おいてX-cut LBGO試料から求めたd33を参照試料とし
た相対測定を行った．測定結果を Fig.6，Fig.7に示す． 
 Fig.6. Y-cut LBGO d11のMaker Fringe 
 
Fig.7. Y-cut LBGO d31のMaker Fringe 
これらの測定結果を X-cut LBGO 試料と同様に解析[2] 
した結果 LBGOの d定数は， 
d11 = 0.34 pm/V 
d31 = 0.18 pm/V 
と決定した． 
 測定結果より，実測値と理論値が測定範囲全域にわ
たってよく一致していることがわかる．また，これら
の測定結果を用いて自ら測定した屈折率と高度な解
析手法[2]により LBGOの d 定数を決定した． 
4.3 コヒーレンス長 
コヒーレンス長は第 2高調波パワーの 2乗に反比例
する値であり，以下の式(5)から本研究で求めた屈折率
を用いて算出したコヒーレンス長 lcを Table.4に示す． 
𝑙𝑐 =
𝜋
𝛥𝑘
=
𝜆𝜔
4|𝑛2𝜔 − 𝑛𝜔|
 (5) 
Table.4. 屈折率から求めたコヒーレンス長 lc 
lc(d33) lc(d32) lc(d22) 
9.779 µm 4.086 µm 10.64 µm 
また，コヒーレンス長はMaker Fringe の半周期でも
あるため，測定した Maker Fringeからもコヒーレンス
長を求めた．それらの結果を Table.5に示す． 
 
Table.5. Maker Fringeから求めたコヒーレンス長 lc 
lc(d33) lc(d22) lc(d11) lc(d31) 
9.728 µm 10.57 µm 10.65 µm 4.072 µm 
これらの結果を比較すると，すべての成分において
誤差率は 1%以下であり，コヒーレンス長からも屈折
率，Maker Fringe ともに精密な測定がされていること
がわかる． 
6. 総括 
 高品質な LBGO 結晶を用いて既に確立されている
測定方法により屈折率と d定数の精密測定に成功した．
また，精密に測定された結果を用いて，高度な解析手
法[2]を用いることでLBGOの 2次非線形光学定数d33, 
d22, d11, d31を決定した．今後の課題としては，屈折率
に関して再現性を確認し，測定精度を高めるとともに
他の波長帯での測定を行うことである．また，d 定数
に関して，理論的なMaker Fringeを測定できていな
い d24(=d15)成分の精密測定である． 
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